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DBB Fuel Cell Engines GmbH 
Kirchheim/Teck-Nabern 



FTP/S - koh 



14 . 07 . 1999 



Vorrichtunq zur Durchfiihrung einer heterogen katalysierten 
Reaktion und Verfahren zu deren Herstellung 



Die vorliegende Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur Durch- 
fiihrung einer heterogen katalysierten Reaktion unter Zufiihrung 
eines geeigneten Reaktionsgemisches auf einen Katalysator sowie 
ein Verfahren zu deren Herstellung. 

Bei einer heterogen katalysierten Reaktion handelt es sich bei- 
spielsweise urn die Wasserstof f erzeugung aus Kohlenwasserstof f 
Oder Alkohol, insbesondere Methanol (Methanol -Reformierung) , 
unter Zufiihrung eines Kohlenwasserstof fes oder Alkohol und Was- 
ser umfassenden Reaktionsgemisches auf einen Katalysator. Wei- 
tere Beispiele sind die Kohlenmonoxid-Verringerung unter Frei- 
setzung von Kohlendioxid in einer sogenannten Wasserstoff- 
Shift -Reaktion, die Kohl enmonoxid- Oxidation unter Zufiihrung ei- 
nes CO-haltigen Gases und eines 02-haltigen Gases auf einen Ka- 
talysator sowie das Verbrennen eines brennbaren Eduktes unter 
Zusatz eines 02-haltigen Gases in einem katalyt ischen Brenner. 

Die Gewinnung von Wasserstof f aus Methanol basiert auf der-sGe- 
samt reaktion CHaOH + H2O -> CO2 + 3H2. Zur Durchfiihrung dies'er 
Reaktion wird in der Praxis ein den Kohlenwasserstof f und Was- 
serdampf umfassendes Reaktionsgemisch unter Zufuhr von Warme an 
einem geeigneten Katalysator entlang geleitet, urn in einem 
zwei- Oder mehrstufigen Reaktionsablauf den gewiinschten Wasser- 
stof f zu erzeugen. Eine derartige Vorrichtung zur zweistufigen 
Methanol -Reformierung ist aus der EP 0 687 648 Al bekannt . In 
der bekannten Vorrichtung wird das Reaktionsgemisch einem er- 
sten Reaktor zugefiihrt, in dem nur ein Teilumsatz des Methanols 
angestrebt wird. Nach dem Durchstromen des ersten Reaktors wird 
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das Gasgemisch, in welchem noch Anteile nicht umgesetzter Eduk- 
te enthalten sind, einem zweiten Reaktor zugeleitet, der rest- 
umsatzoptimiert aufgebaut ist. Die Reaktoren sind dabei als 
Flatten- bzw. Schuttreaktoren ausgefiihrt, in welchen der Kata- 
lysator in Form einer Schiittung oder Beschichtung der Vertei- 
lungskanale vorgesehen ist. Des weiteren sind Katalysatoren in 
Form von beschichteten Blechen, Netzen und Schaumen bekannt, 
die von dem Reaktionsgemisch durchstromt werden. 

Aus der EP 0 217 532 Bl ist ein Verfahren zur katalytischen Er- 
zeugung von Wasserstoff aus Gemischen von Methanol und Sauer- 
stoff unter Verwendung eines gasdurchlassigen Katalysatorsy- 
stems bekannt, bei dem ein Wasserstoff -Generator mit einer obe- 
ren Reaktionszone und einer unteren Reaktionszone vorgesehen 
ist, wobei das Reaktionsgemisch von Methanol und Sauerstoff in 
die obere Reaktionszone eingespeist wird. Nach dem Durchstromen 
der oberen Reaktionszone wird das Reaktionsgemisch in die unte- 
re Reaktionszone geleitet, in welcher es durch eine spontane 
Einleitung der Oxidation des Methanols zu einem derartigen An- 
stieg der Temperatur kommt , daS eine teilweise Oxidation des 
Methanols in Anwesenheit eines Kupf erkatalysators in der oberen 
Reaktionszone beginnt und Wasserstoff gebildet wird. 

Weiterhin ist aus der EP 0 906 890 Al eine gattungsgemaSe Vor- 
richtung zur Durchfuhrung einer heterogen katalysierten Reakti- 
on unter Zufiihrung eines geeigneten Reaktionsgemisches auf ei- 
nen Katalysator bekannt , wobei der Katalysator durch Verpressen 
eines Katalysatorpulvers in eine einen Formkorper bildende und 
stark komprimierte Schicht hergestellt ist, wobei das Reakti- 
onsgemisch unter Druckabfall durch die Katalysatorschicht hin- 
durchpreSbar ist. Zur Abdichtung gegen die Umgebung weisen sol- 
che Reaktoren ublicherweise ein massives Metallgehause auf. 

Ausgehend von diesem Stand der Technik liegt der Erfindung die 
Aufgabe zugrunde, eine hinsichtlich Gewicht und Kosten verbes- 
serte Vorrichtung zu schaffen. Des weiteren ist es Aufgabe der 
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Erfindung, ein Verfahren zur Herstellung einer solchen Vorrich- 
tung zu schaf f en . 

Die Aufgabe wird durch' eine Vorrichtung mit den Merkmalen des 
Patentanspruchs 1 beziehungsweise durch ein Verfahren mit den 
Merkmalen der Patentanspruche 6, 7 oder 10 gelost . 

Die Integration einer Abdichtung direkt auf oder in den Randbe- 
reich der geprefiten Schichten stellt eine hinsichtlich Gewicht 
und Kosten verbesserte Losung dar, da bisher die Randabdichtung 
iiblicherweise mit Hilfe eines massiven metallischen Gehauses 
realisiert wurde. Demgegeniiber wird der Stapel erf indungsgemafi 
in Stapelrichtung durch Endplatten und quer zur Stapelrichtung 
durch die integrierte Randabdichtung abgedichtet. 

Zur Erhohung der Sicherheit kann auSerdem eine Folie vorgesehen 
werden, die den Stapel gasdicht umschliefit. Damit kann sicher 
vermieden werden, dag Brenngase durch kleinste Undichtigkeiten 
in der Randabdichtung in die Umgebung entweichen konnen. Zur 
Entluftung kann eine oder mehrere mit einem Katalysator verse- 
hene Offnungen vorgesehen werden. Somit werden austretende 
Brenngase mit dem Sauerstoff der Umgebungsluf t vollstandig um- 
gesetzt, so daS eine Belastung der Umwelt reduziert werden 
kann. 

In vorteilhaf ter Ausgestaltung der Erfindung ist das Katalysa- 
tormaterial mit einer Tragerstruktur verpreSt, wodurch das Ka- 
talysatormaterial mechanisch stabilisiert ist und/oder eine 
verbesserte Warmeleitung vorliegt. Bei der Tragerstruktur han- 
delt es sich vorteilhaf terweise um eine dreidimensionale netz- 
artige Struktur (Matrix) , die in weiterer vorteilhaf ter Ausge- 
staltung der Erfindung eine metallene Tragerstruktur ist. Als 
Metall wird beispielsweise Kupfer, insbesondere dendritisches 
Kupf er verwendet . 

Die Herstellung der Randabdichtung durch eine starkere Verdich- 
tung des Katalysatormaterials im Randbereich zeichnet sich 
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durch eine extreme Vereinf achung aus . Lediglich die PreSwerk- 
zeuge und -formen mussen entsprechend angepaSt werden. Durch 
die Beimischung zusatzlicher Materialien im Randbereich kann 
die Dichtigkeit verbessert werden, da die Materialien speziell 
hinsichtlich der Dichtf unktion ausgewahlt werden konnen. Ein 
anschlieSender Sinterschritt kann zwar einen erhohten Aufwand 
bei der Herstellung bedeuten. Dieses Herstellverf ahren wird je- 
doch bevorzugt in den Fallen eingesetzt, in denen auch das Ka- 
talysatormaterial einem Sinterschritt unterzogen wird, so daS 
kein zusatzlicher Aufwand notwendig ist. 

Die Auswahl eines Materials, welches unter ProzeSbedingungen 
eine Randabdichtung ausbildet, ist zwar in bezug auf die Quali- 
tatskontrolle eher nachteilig, da sich die Dichtigkeit erst 
nach Inbetriebnahme einstellt. Auf der anderen Seite kann je- 
doch dadurch bei der Herstellung auf einen zusatzlichen Schritt 
verzichtet werden . 

Fur das Auftragen eines gasundurchlassigen, temperaturstabilen 
Materials auf den fertigen Stapel von Schichten stehen eine 
Vielzahl von bewahrten Verf ahren zur Verfugung. Die Verwendung 
einer Lotfolie zur Randabdichtung zeigt hinsichtlich der Dich- 
tigkeit sehr gute Resultate. 

Die Erfindung ist anhand von Ausf iihrungsbeispielen in der 
Zeichnung schematisch dargestellt und wird im folgenden unter 
Bezugnahme auf die Zeichnung ausfiihrlich beschrieben. 

Figur 1 veranschaulicht in stark schematischer Darstellung die 
Funktionsweise einer erf indungsgemafien Katalysator- 
schicht. 

Figur 2 zeigt in perspektivischer Darstellung eine erfindungs- 
gemaSe stapelf ormige Anordnung parallel geschalteter 
Katalysatorschichten . 
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Figur 3 zeigt in perspektivischer Darstellung ein weiteres Aus- 
fiihrungsbeispiel einer einzelnen erf indungsgemafien Ka- 
talysatorschicht . 

J "• 

Figur 4 zeigt in stark schematischer Darstellung ein weiteres 
Ausfuhrungsbeispiel einer erf indungsgemaSen stapelfor- 
migen Anordnung parallel geschalteter Katalysator- 
schichten im Schnitt. 

Figur 1 zeigt schematisch in seitlicher Ansicht eine erfin- 
dungsgemafie Katalysatorschicht 10, die durch Verpressen von Ka- 
talysatormaterial in eine diinne und grolSf lachige, stark kompri- 
mierte Schicht gebildet ist . Die Schicht 10 bildet einen Form- 
korper mit einer Dicke d, die beispielsweise 1 mm betragt . Als 
Katalysatormaterial wird ein feinkorniges Katalysatorpulver 
Oder -granulat verwendet, dessen Korner einen Durchmesser von 
ca. 0,5 mm oder kleiner haben. Das Verpressen erfolgt bei- 
spielsweise bei Temperaturen von ca. 200° bis 500°C. 

Die dargestellte Katalysatorschicht 10 ist Bestandteil einer 
nicht naher dargestellten Vorrichtung zur Wasserstof f erzeugung, 
wobei die Edukte des Reaktionsgemisches unter Druckbeauf schla- 
gung im wesentlichen senkrecht zu der Katalysatorschicht 10 auf 
diese zugefiihrt und durch sie hindurchgepreSt werden. Beim 
Durchstromen der Katalysatorschicht 10 erfahrt das Reaktionsge- 
misch einen Druckabfall Ap von ca. 100 mbar und mehr (bei- 
spielsweise 1 bis 4 bar) . Auf der gegenuberliegenden Seite der 
Katalysatorschicht 10 treten die katalytischen Reaktionsproduk- 
te im Sinne des eingezeichneten Pf eiles aus . 

In den Randbereichen der Katalysatorschicht 10 ist ein im we- 
sentlichen gasdichter Bereich vorgesehen. Dieser gasdichte Be- 
reich stellt eine Randabdichtung 30 dar durch die gewahrleistet 
wird, daS das Gas die Katalysatorschicht 10 lediglich in Pfeil- 
richtung durchstromt und nicht auch seitlich aus der Katalysa- 
torschicht 10 austritt. Durch die Ausbildung einer Randabdich- 
tung 3 0 direkt in oder auf der Katalysatorschicht 10 ist es 
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moglich, auf ein separates massives Metallgehause zu verzich- 
ten. Die Herstellung einer solchen Randabdichtung 3 0 wird wel- 
ter unten ausfuhrlich beschrieben. 

Um dem Katalysatormaterial eine bessere mechanische Stabilitat 
und/oder verbesserte Warmeleitung zu verleihen, wird das Kata- 
lysatormaterial in eine Tragerstruktur verprefit . Bel dieser 
Tragerstruktur handelt es sich um eine netzartige Matrix, die 
durch Vermischen des mindestens einen Katalysatorpulvers mit 
dendritischem Kupfer in Pulverform und Verpressen dieses Gemi- 
sches erhalten wird. Beim Verpressen bildet das dendritische 
Kupfer eine netzartige Matrixstruktur , in welche die Katalysa- 
torkorner "eingebaut" sind. Das dendritische Kupferpulver laSt 
sich auch bei einem relativ geringen Massenanteil des Kupfer- 
pulvers zur Gesamtmasse der Schicht- leicht zu einem Netz zusam- 
menpressen bzw. versintern, hat eine grofie Oberflache und ist 
selber katalytisch aktiv. Durch die Verwendung von dendriti- 
schem Kupferpulver wird deshalb ein stabilisierendes , fixieren- 
des und warmeverteilendes Netz im Mikrometer-Bereich erhalten. 

Die Katalysatorschicht 10 weist eine relativ groSe Flache von 
beispielsweise 10 0 cm^ auf. Um eine kompaktere Bauweise zu er- 
reichen, wird das von dem Reaktionsgemisch zu durchf lieSende 
Katalysatorvolumen auf mehrere Schichten aufgeteilt, die jedoch 
nicht nebeneinander , sondern hintereinander , aber parallel ge- 
schaltet angeordnet sind. Eine derartige Anordnung ist in Figur 
2 dargestellt und zeigt einen eine Vielzahl von auf einanderlie- 
genden Katalysatorschichten 10, 10' umfassenden Stapel 20, wo- 
bei die in der Zeichnung oben liegenden Schichten zur besseren 
Veranschauli Chung der Wirkungsweise beabstandet zueinander dar- 
gestellt sind. 

Jede Katalysatorschicht 10 weist an ihrem senkrecht zur Stapel - 
richtung verlaufenden AuSenumfang eine Randabdichtung 30 auf. 
Die Katalysatorschichten 10 weisen auSerdem Kanale 12, 14, 14' 
16 zum Leiten von Edukten und Produkten der katalytischen Reak- 
tion auf. In dem in Figur 2 dargestellten Ausf lihrungsbeispiel 
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sind in der Katalysatorschicht im wesentlichen parallel zu den 
Langskanten verlaufende Eduktkanale 12 vorgesehen, die senk- 
recht zur Flachenebene^ der Katalysatorschicht durchgehende Fiih- 
rungskanale bilden, wdbei die Eduktkanale 12 ubereinanderlie- 
gender Katalysatorschichten 10, 10' im wesentlichen deckungs- 
gleich zueinander angeordnet sind und somit einen durch den ge- 
samten Stapel 2 0 von oben nach unten durchgehenden Fiihrungska- 
nal fiir die Edukte des Reaktionsgemisches bilden, Je nach Ver- 
wendung der Stapelanordnung wird durch die Eduktkanale 12 ein 
spezifisches Reaktionsgemisch geleitet. Im Falle der Verwendung 
als Wasserstof f reaktor umfaSt das Reaktionsgemisch Alkohol, 
insbesondere Methanol, sowie chemisch gebundenen Wasserstof f, 
vorteilhaf terweise in Form von Wasser. Im Falle der Verwendung 
des Stapels 20 in einer sogenannten H2-Shif t-Reaktion zur Ver- 
ringerung von Kohlenmonoxid unter Freisetzung von Kohlendioxid 
umfaSt das Reaktionsgemisch Kohlenmonoxid und Wasserstof f. Im 
Falle des Einsatzes im Bereich der Kohlenmonoxid-Oxidation um- 
fafit das Reaktionsgemisch ein CO-haltiges Gas sowie ein O2- 
haltiges Gas. Bei der Verwendung des Stapels 20 in einem kata- 
lytischen Brenner umfaSt das Reaktionsgemisch ein brennbares 
Edukt sowie ein 02-haltiges Gas. 

Die Eduktkanale 12 jeder zweiten Katalysatorschicht 10 stehen 
mit im wesentlichen parallel zur Flachenausdehnung der Kataly- 
satorschicht 10 verlaufenden Verteilungskanalen 14 in Verbin- 
dung, die wenigstens einen Teil des durch die Eduktkanale 12 
eintretenden Reaktionsgemisches in das Innere der Katalysator- 
schicht 10 ableiten. 

Demnach wird jeweils ein Teil des durch die Eduktkanale 12 ein- 
tretenden und durch den Stapel 20 gefiihrten Reaktionsgemisches 
in jeder zweiten Schichtenebene durch die Verteilungskanale 14 
in das Innere der beiden angrenzenden Katalysatorschichten 10, 
10' abgeleitet, wodurch eine Parallelschaltung der libereinan- 
derliegend angeordneten Katalysatorschichten erreicht wird. 
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In dem in der Figur 2 dargestellten Ausfiihrungsbei spiel sind 
wie beschrieben pro Katalysatorschicht 10, 10' zwei raumlich 
getrennte Eduktkanale 12 vorgesehen. Dies kann dazu genutzt 
werden, um verschiedene^ Stof fe des Reaktionsgemisches getrennt 
voneinander zuzufiihren, so daS einzelne Bestandteile des Reak- 
tionsgemisches erst in der Ebene der Katalysatorschicht 10 zu- 
sammenkommen . 

Vorteilhaf terweise wird hierzu eine Katalysatorschicht mit ei- 
ner Kanalstruktur eingesetzt, wie sie in dem Ausf lihrungsbei- 
spiel der Figur 3 dargestellt ist. Die in Figur 3 gezeigte Ka- 
talysatorschicht 21 weist Eduktkanale 22a, 22b und Produktkana- 
le 26 auf, die in ihrer Funktion prinzipiell den in Zusammen- 
hang mit der Figur 2 beschriebenen Edukt- und Produktkanalen 12 
und 16 entsprechen. Abweichend von der in Figur 2 dargestellten 
Katalysatorschicht 10 stehen die zwei raumlich getrennt vonein- 
ander angeordneten Eduktkanale 22a, 22b durch die Verteilungs- 
kanale nicht miteinander in Verbindung, sondern die von jedem, 
der Eduktkanale 22a, 22b ausgehenden Verteilungskanale 24a bzw. 
24b erstrecken sich quer liber die Katalysatorschicht 21, enden 
jedoch, bevor sie den gegeniiberliegenden Eduktkanal 22b bzw. 
22a erreichen. Dadurch wird eine Anordnung von alternierend in- 
einandergreif enden Kanalen geschaffen, was zur separaten Zufiih- 
rung eines (weiteren) Gases, das zur Reaktion benotigt wird 
Oder diese unterstiitzt, genutzt werden kann. Wird im Beispiel 
des Methanol -Reformers durch den einen Eduktkanal, beispiels- 
weise den Eduktkanal 22a, eine Mischung aus Methanol und Was- 
serdampf zugefiihrt, so kann durch den entsprechend anderen 
Eduktkanal 22b Sauerstoff (Luft) zugefiihrt werden. Uber die dem 
jeweiligen Eduktkanal zugeordneten Verteilungskanale 24a, 24b 
werden die zugeleiteten Stoffe in der Katalysatorschicht 21 
verteilt und treten erst in der Schicht selbst miteinander in 
Kontakt . Dadurch wird eine besonders homogene und sichere (Ex- 
plosionsgef ahr) Verteilung und Vermischung der Edukte erreicht . 
Selbstverstandlich sind auch andere als die dargestellte Aus- 
fuhrungsformen mit nur einem Eduktkanal oder auch mehr als zwei 
Eduktkanalen moglich. 
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Entlang der Querkanten der Katalysatorschichten 10, 10' sind 
analog zu den Eduktkanalen 12 ausgebildete Produktkanale 16 an- 
geordnet, die ebenfalls im wesentlichen senkrecht zur Flachen- 
ausdehnung jeder Katalysatorschicht 10 verlaufende Fuhrungska- 
nale bilden, die bei ubereinandergelegten Katalysatorschichten 
10 jeweils deckungsgleich mit den Produktkanalen der dariiber 
bzw. darunterliegenden Katalysatorschicht 10, 10' zum Liegen 
kommen. Die Produktkanale 16 jeder zweiten Katalysatorschicht 
10 » stehen mit Sammelkanalen 14 » in Verbindung, die das aus der 
jeweils daruber- und darunterliegenden Katalysatorschicht 10, 
10 ' austretende Reaktionsprodukt sammeln und in Querrichtung 
den Produktkanalen 16 zufiihren, mittels welcher die Reaktions-, 
produkte durch den Stapel 2 0 abgeleitet werden. 

In der dargestellten Ausf uhrungsf orm einer erf indungsgemaSen 
Vorrichtung zur Durchfuhrung einer heterogen katalysierten Re- 
aktion wie der Wasserstof f erzeugung verfiigen die ubereinander- 
gelegten Katalysatorschichten 10, 10' also liber jeweils alter- 
nierende Funktionsweisen; in den Katalysatorschichten 10 werden 
die durch die Eduktkanale 12 zugefiihrten Edukte verteilt und 
liber Verteilungskanale 14 iiber die Flache der daruber- und da- 
runterliegenden Katalysatorschicht verteilt, wo sie diese im 
wesentlichen senkrecht und unter einem betrachtlichen Druckab- 
fall durchstromen. In der jeweils folgenden Katalysatorschicht 
10' werden die Produkte der katalytischen Reaktion in Sammelka- 
nalen 14' gesammelt und den Produktkanalen 16 zum Abfiihren der 
Reaktionsprodukt e aus dem Stapel 20 zugef iihrt . 

Naturlich sind auch Ausf uhrungsf ormen denkbar, in welchen jede 
Katalysatorschicht das Zufuhren, Verteilen, Sammeln und Abfuh- 
ren der Edukte bzw. Produkte ubernimmt . Derartige komplexere 
Katalysatorschichten konnen beispielsweise durch Aufpressen und 
Sintern von pulverf ormigen Katalysatormaterial auf bereits 
gesinterte Katalysatorschichten hergestellt werden. 
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Somit warden Katalysatorschichten bereitgestellt , die einfach 
und in kompakter Weise herstellbar und zur Verwendung in Was- 
serstof f reaktoren zur katalytischen Wasserstof f erzeugung, Was- 
serstof f -Shif t-Stufen zur CO-Verringerung, Kohlenmonoxid- 
Oxidatoren sowie katalytischen Brennern geeignet sind. Durch 
diese Ausgestaltung des Katalysators wird eine modulare Bauwei- 
se ermoglicht, bei dem nur geringe thermische Verluste und kei- 
ne grofien Temperaturgradienten auftreten, wodurch eine uber ein 
groSes Volumen homogen ablaufende Reaktion ermoglicht wird. Das 
gesamte Katalysatorvolumen ist raumlich mit Edukten erreichbar, 
was zu einer deutlich verbesserten Startdynamik f iihrt . Dariiber 
hinaus wird die Gefahr der Ziindung der homogenen Verbrennung 
von Methanol oder der Knallgasreaktion vermieden. 

Durch geeignet e Wahl der ProzeSparameter (PreSdruck, Tempera - 
tur, Art und Beschaf f enheit der Ausgangsmaterialien wie Korn- 
grofienverteilung, Porositat etc.) kann der Fachmann eine auf 
die jeweiligen Anf orderungen zugeschnittene und bezuglich 
Schichtf olge, Warmeverteilung, Stromungsverhaltnisse und mecha- 
nische Eigenschaf ten wie Druckabfall und Stabilitat optimierte 
erf indungsgemaSe Katalysatorschicht bzw. Katalysatorschichten- 
anordnung erzeugen. 

Die Randabdichtung 3 0 kann auf unterschiedliche Arten herge- 
stellt werden. Sie kann zum einen dadurch ausgebildet werden, 
dag das Katalysatorpulver bei der Herstellung im Randbereich 
eine starkere Verdichtung erfahrt und somit eine im wesentli- 
chen gasdichte Randabdichtung 30 ausbildet. Weiterhin konnen in 
dem Randbereich dem Katalysatorpulver ein oder mehrere weitere 
Materialien beigemischt werden, die dann in einer Nachbehand- 
lungsschritt die im wesentlichen gasdichte Randabdichtung 3 0 
ausbilden. Vorzugsweise werden hier Materialien verwendet, die 
in einem anschlieSenden Sinterschritt eine dichte Schicht aus- 
bilden. Moglich ist jedoch auch die Verwendung von Materialien, 
die bereits unter ProzeSbedingungen eine Umwandlung erfahren 
und daher bei der ersten Inbetriebnahme der Vorrichtung die im 
wesentlichen gasdichte Randabdichtung 3 0 ausbilden. 
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Weiterhin ist es auch moglich, die Randabdichtung 3 0 nach dem 
Pressen und Auf einanderstapeln der Katalysatorschichten 10 auf 
den Randbereich aufzutragen. Hierfiir konnen alle gasundurchlas- 
sigen und temperaturstabilen Materialien verwendet warden. Vor- 
zugsweise wird Kupfer oder ein Keramikmaterial verwendet. Die 
Randabdichtung 30 kann beispielsweise durch Tauchen oder mit- 
tels Plasma- oder Flammsprit zen aufgebracht werden. Moglich ist 
auch das Aufbringen einer Lotfolie auf den fertigen Stapel, wo- 
bei die Lotfolie unter Warmeeinwirkung in den porosen Korper 
eindringt und diesen dann abdichtet. 

Das Aufbringen einer Randabdichtung 3 0 direkt in oder auf den 
Randbereich der Katalysatorschichten 10 weist den Vorteil auf, 
daS auf ein ansonsten iiblicherweise verwendetes massives Me- 
tallgehause verzichtet werden kann. Dadurch konnen sowohl Ko- 
sten als auch das Gewicht der Vorrichtung reduziert werden. 

Eine hinsichtlich der Sicherheit optimierte Vorrichtung in ge- 
schnittener Darstellung zeigt Fig. 4. Hierbei ist wie in Fig. 2 
ein Stapel 20 von Katalysatorschichten 10, 10' vorgesehen. Die- 
ser Stapel ist zwischen zwei Endplatten 31, 31* angeordnet, wo- 
bei in einer oder beiden Endplatten 31, 31' Zu- und Abfuhrlei- 
tungen 32 fur die Medien vorgesehen sind. Im gezeigten Ausfiih- 
rungsbeispiel sind in der oberen Endplatte 31 vier Zu- bezie- 
hungsweise Abf uhrleitungen 32 eingezeichnet . Hierbei handelt es 
sich jedoch nur urn eine prinzipielle Darstellung. Selbstver- 
standlich kann auch eine andere Anzahl von Zu- und Abf uhrlei- 
tungen 32 vorgesehen werden. Augerdem mussen diese nicht alle 
in der oberen Endplatte 31 angeordnet werden, sondern es konnen 
auch ein Teil oder alle der Zu- und Abf uhrleitungen 32 in der 
unteren Endplatte 31' vorgesehen werden. 

Alle Katalysatorschichten 10, 10' weisen im Randbereich eine 
zur Vereinfachung nur gestrichelt angedeutete Randabdichtung 3 0 
auf, durch welche der Stapel 2 0 quer zur Stapelrichtung gegen 
die Umgebung abgedichtet ist. In Stapelrichtung erfolgt die Ab- 
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dichtung uber die Endplatten 31, 31'. Aus diesem Grund miissen 
die Katalysatorschichten 10, 10 » selbstverstandlich auch gas- 
dicht mit den Endplatten 31, 31 » verbunden sein. Weiterhin ist 
der gesamte Stapel 20 von einer gasdichten Folie 33 umgeben, 
welche ebenfalls gasdicht mit den beiden Endplatten 31, 31 » 
verbunden ist. Die Folie 33 weifit zumindest eine mit einem Oxi- 
dationskatalysator 34 versehene Offnung 35 auf . Durch diese 
Offnung 3 5 konnen Brenngase, die durch event uell vorhandene 
kleinste Undichtigkeiten aus den Randabdichtungen 3 0 austreten, 
nach einer vollstandigen Oxidation mit dem in der Umgebungsluf t 
vorhandenen Sauerstoff an die Umgebung abgegeben werden. Bei 
einer Anwendung der Vorrichtung in Brennstof f zellensystemen 
kommen hierbei insbesondere CO, H2 , Methanol oder Kohlenwasser- 
stoffe in Frage, die an einem Katalysator zu C02 und H20 oxi- 
diert werden. Selbstverstandlich konnen auch mehrere Offnungen 
3 5 vorgesehen werden. Auch ist es moglich, die Offnung 3 5 in 
einer der Endplatten 31, 31' anzuordnen. Neben der Abgabe an 
die Umwelt ist auch eine Ruckfiihrung an eine beliebige Stelle 
im System moglich. SchlieElich kann auch die gesamte Vorrich- 
tung von der Folie 33 umgeben sein, so dafi eine Abdichtung der 
Folie 33 gegen die Endplatten 31, 31' entf alien kann. 
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DBB Fuel Cell Engines GmbH FTP/S - koh 

Kirchheim/Teck-Nabern 14 . 07 . 1999 



Patent anspruche 

1. Vorrichtung zur Durchfiihrung einer heterogen katalysierten 
Reaktion unter Zufiihrung eines geeigneten Reaktionsgemisches 
auf einen Katalysator, der aus mehreren auf einandergestapelten 
und durch Verpressen von Katalysatormaterial gebildeten diinnen 
und groSflachigen Schichten (10, 10'; 21) besteht, durch die 
das Reaktionsgemisch unter Druckabfall (Ap) hindurchpreSbar 
ist, mit Kanalen (12, 14, 14', 16; 22a, 22b, 24a, 24b, 26) zum 
Leiten von Edukten des Reaktionsgemisches und der Reaktionspro- 
dukte, 

dadurch gekennzeichnet, 

daS die auf einandergestapelten Schichten (10, 10'; 21) in Sta- 
pelrichtung jeweils von einer Endplatte (31, 31') gegrenzt wer- 
den, 

dag zumindest in einer der Endplatten (31, 31') Zu- beziehungs- 
weise Abf uhrleitungen (32) vorgesehen sind, die mit den Kanalen 
(12, 14, 14', 16; 22a, 22b, 24a, 24b, 26) in Stromungsverbin- 
dung s t ehen , und 

daS die Schichten (10, 10'; 21) im Randbereich oder auf der 
quer zur Stapelrichtung verlaufenden Oberflache eine Randab- 
dichtung (30) aufweisen. 

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die auf einandergestapelten Schichten (10, 10'; 21) von ei- 
ner gasdichten Folie (33) umgeben sind. 



P032088/DE/1 

14 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS der Bereich zwischen der Folie (33) und den Schichten (10, 
10 21) zur Entliiftung^ zumindest eine mit einem Katalysator 
(34) versehene Offnung (35) auf weist . 

4. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dag das Katalysatormaterial mit einer netzartigen, metallenen 
Tragerstruktur verpregt ist . 

5. Vorrichtung nach Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die netzartige Tragerstruktur aus dendrit ischem Kupfer ist 

6. Verfahren zur Herstellung einer Randabdichtung fur eine Vor 
richtung gemaS Anspruch 1, 

dadurch gekennzeichnet, 

daS das Katalysatormaterial im Randbereich eine starkere Ver- 
dichtung erf ahrt . 

7. Verfahren zur Herstellung einer Randabdichtung fur eine Vor- 
richtung gemaS Anspruch 1, 

dadurch gekennzeichnet, 

dais dem Katalysatormaterial vor dem Verpressen im Randbereich 
zumindest ein weiteres Material beigemischt wird, welches nach 
dem Pressen in einem Nachbehandlungsschritt eine gasdichte 
Randabdichtung (30) ausbildet. 

8 . Verfahren nach Anspruch 7 , 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi die Schichten (10, 10'; 21) im AnschluS an das Verpressen 
einer Sinterung unterzogen werden. 
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9. Verfahren nach Anspruch 7, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS ein Material beigemischt wird, welches unter ProzeSbedin- 
gungen eine gasdichte Randabdichtung (30) ausbildet . 

10. Verfahren zur Herstellung einer Randabdichtung fiir eine 
Vorrichtung gemaS Anspruch 1, 

dadurch gekennzeichnet, 

daiS auf die gepreSten, auf einandergestapelten Schichten (10, 
10'; 21) ein gasundurchlassiges , temperaturstabiles Material 
aufgetragen wird. 

11. Verfahren nach Anspruch 10, 
dadurch ge k e nnzeichnet, 

daS das Material durch Tauchen, Plasmaspritzen oder Flammsprit- 
zen aufgebracht wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 10, 
dadurch gekennzeichnet, 

dag eine Lotfolie auf die gepregten, auf einandergestapelten 
Schichten (10, 10'; 21) aufgebracht wird und dag die Vorrich- 
tung anschliegend einer erhohten Temperatur ausgesetzt wird, 
wobei die Lotfolie in die Schichten (10, 10'; 21) eindringt und 
eine gasdichte Randabdichtung (30) ausbildet. 




Fig. t 
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DBB Fuel Cell Engines GmbH FTP/S - koh 

Kirchheim/Teck-Nabern ' 14.07.1999 



Zusammenf assun Q 



Zur Durchfiihrung einer heterogenen katalysierten Reaktion, wie 
beispielsweise die Wasserstof f erzeugung aus Kohlenwasserstof f en 
Oder Alkohol, insbesondere Methanol, unter Zufiihrung eines Koh- 
lenwasserstof f und Wasser umfassenden Reaktionsgemisches auf 
einen Katalysator, wird ein Katalysator verwendet , der durch 
Verpressen mindestens eines Katalysatorpulvers in eine einen 
Formkorper bildende und stark komprimierte Schicht hergestellt 
ist, wobei das Reaktionsgemisch unter Druckabfall durch die Ka- 
talysatorschicht hindurchpreSbar ist . Anstelle eines massiven 
metallischen Gehauses werden die auf einandergestapelten Schich- 
ten durch eine in die Schicht eingebrachte oder auf die Schicht 
auf getragene Randabdichtung abgedichtet . 



